
® BUNDESREPUBL.K ® Of f G 11 1 C Q U H Q SSChHf t 

(To) DE 43 27 024 A1 



DEUTSCHLAND 




DEUTSCHES 
PATENTAMT 



(21) Aktenzeichen; 
@ Anmeldetag: 
@ Offenlegungstag: 



P 43 27 024.7 
12. 8.93 
16. 2.95 



dj) Int. Ct.^: 

C08G 69/44 

//C08L77/12,D01F 
6/32 



CM 



CM 
LU 

Q 



(7?) Anmeider: 

Bayer AG, 51373 Leverkusen, DE 



(72) Erfinder: 

Timmermam, Half, DipL-Chem. Dr., 47800 Krefeld, 
DE; Dujardin, Raif, Dipl.-Chem. Dr., 47877 Willich, 
DE; Koch, Rainhard, Dipl. -Biol. Dr., 51065 Kdin, DE 



@ Thermoplastisch verarbeitbare und bioiogisch abbaubare aliphatische Polyesteramide 



@ Die Erfindung betrifft thermoplastisch verarbeitbare ali- 
phatische Polyesteramide, die bioiogisch abbaubar (kompo- 
stierbar) sind. 



CM 
LU 

o 



Die folganden Angaban sind don vom Anmeider eingareichten Unterlagen entnommen 

BUNDESDRUCKEREI 12.94 408 067/194 



8/28 



DE 43 27 

1 

Beschreibung 

Die Erfindung betrifft thermoplastrsch verarbeitbare 
aliphatische Polyesteramide, die biologisch abbaubar 
(kompostierbar) sind. 

Bekannt ist, da3 aliphatische Polyester sehr gut bioio- 
gisch abbaubar sind. Allerdings sind es niedrigschmel- 
zende (50 bis 70" C) Wachse ohne ausreichende mecha- 
nische Eigenschaften. 

Dagegen sind technische Polyamide (z. B. PA 6 und 
66) Materiaiien, die sehr gute mechanische Eigenschaf- 
ten aufweisen, aber uberhaupt nicht biologisch abbau- 
bar sind (S. Huang, Biodegradation in Comprehensive 
Polymer Science, Vol. 6, chap. 21, Pergamon Press Ox- 
ford 1989). 

Polyesteramid-Copolymere sind prinzipiell bekannt 
(Polyesters in Encyclopedia of Polymer Science and En- 
gineering 2nd Ed Wiley and Sons New York, Vol. 12 p. 
59/60). 

Ihre Hauptanwendung sind Schmelzklebstoffe. Dies 
sind Materiaiien. die speziell durch Einbau von speziel- 
len langkettigen Carbonsauren, z. B. Dimerfettsauren 
bzw. Mischungen von cycloaliphatischen Dlaminen auf 
niedrige Schmelzpunkte und verzogerte Kristallisation 
optimiert werden (Bsp, EP 0 027 944). Sie weisen keiner- 
lei mechanische Eigenschaften fur die Hersiellung von 
Gebrauchsgegenstanden auf. AuBerdem zeigen sie kei- 
ne biologische Abbaubarkeit. 

Auch biologisch abbaubare Polyesteramide auf Basis 
naturlicher Aminosauren sind beschrieben. Allerdings 
weisen sie keinerlei mechanische Eigenschaften, die fiir 
die Herstellung von Gebrauchsgegenstanden notwen- 
dig sind, auf. Zudem ist ihre Herstellung uber eine auf- 
wendige Schutzgruppentechnik, da es sich in der Regel 
um naturliche Aminosauren in Kombination mit Hy- 
droxycarbonsauren handelt. sehr umstandlich. Die er- 
reichten Molekulargewtchte dieser Polymeren sind 
nicht besonders hoch und Qbersteigen selten 10 000 
[Polym. Bull. 28 ( 1 992) 301 - 307], 

J. Appi. Polym. Sci. (1979) 1701-1711 beschreibt die 
Synthese von Copolyamidestern durch Blenden von 
Polyamid 6 und Polycaprolacton, Der Abbau dieser Ma- 
teriaiien wird beschrieben, aber keine Mechanik ange- 
geben. Die Umesterung zwischen diesen beiden Poly- 
meren erfolgt nur sehr langsam und unvollstandig. Die- 
se Herstellmethode ist daher zur Produktion von Ther- 
moplasten mit reproduzierbaren Eigenschaften nicht 
geeignet 

Das ]. Appl. Polym. Sci. 27 (1982) 1809-1822 be- 
schreibt aliphatische Polyesteramide, die iiber Saure- 
chloride, Did und Diamin hergestellt werden. Diese 
Herstellungsweise ist sehr aufwendig. Es ist mit keinem 
Wort eine biologische Abbaubarkeit bzw. Kompostier- 
barkeiterwahnt 

EP 0 069 475 beschreibt die Synthese von aliphati- 
schen Polyesteramiden aus Diolen, Dicarbonsauren und 
amid-formenden Komponenten. Die Ketteniange der 
eingesetzten Dicarbonsauren betragt 9 bis 12 C-Atome, 
die der Aminocarbonsauren 11 bzw. 12 und der Dicar- 
bonsauren fiir das Salz 9 bis 12 C-Atome. Ober einen 
mogiichen Abbau wird nichts gesagt 

Biologisch abbaubare Poly(ester-amide) aus Milch- 
saure, Diaminen und Dicarbonsauredichloriden (US- 
Pat. 43 43 931 ; US- Pat. 45 29 792) bzw. aus Caprolacton 
und Caprolactam (jap. Pat. 79 119 593, Jap. Pat. 79 119 
594) sind ebenfalls bekannt, sie sind jedoch aufwendig 
herzustellen. 

Die Herstellung von Poly(ester-amiden) durch Um- 
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setzung von saureterminierten aiiphatischen Esterpra- 
pol>Tneren mit aromatischen Diisocyanaten ist bekannt 
(siehe beispielsweise US 4 129 715. EP 0 275 988). Eine 
biologische Abbaubarkeit dieser Materiaiien wird je- 
5 doch nichi geiehrt. 

Hauptproblem der beschriebenen Polyesteramide ist 
neben der teilweise fehlenden Abbaubarkeit und der 
sehr aufwendigen Synthese das relativ geringe Moleku- 
largewicht, das man erhalt. Relative Viskosititen ge- 
10 messen als 0,5gew.-%ige Losungen dieser Polymere in 
m-Kj-esol von uber 2,0 sind bisher nicht beschrieben 
worden. Diese Molekulargewichte sind aber zum Errei- 
chen guter mechanischer Eigenschaften und fiir die Ver- 
arbeitung z. B. zu Blasfolien unbedingt notwendig. 
15 Uberraschenderweise wurde nun gefunden, daB Poly- 
esteramide mit hohen Molekulargewichten und mit 
Estergehalten zwischen 30 und 70 Gew.-O/o leicht und 
reproduzierbar herstellbar sind sowie gute mechanische 
Eigenschaften auch zur Herstellung von transparenten 
20 Folien und eine gute biologische Abbaubarkeit bzw. 
Kompostierbarkeit aufweisen. 

Das ist um so iiberraschender, da der biologische Ab- 
bau vom Molekuiargewicht abhangt und mit zunehmen- 
dem Molekuiargewicht immer schlechter werden sollte 
25 (Kinoshita et aU Agric Biol. Chem. 39 (1975) 1219). In 
unserem Fall fiihren aber auch sehr hochmolekulare 
Polyesteramide mit geringen Anteilen an Ester noch zu 
einem sehr guten biologischen Abbau. 

Gegenstand der Erfindung sind kompostierbare ther- 
30 moplastisch verarbeitbare hochmolekulare Copoiyme- 
re, die dadurch gekennzeichnet sind, daB sie aliphatische 
Ester- und aliphatische Amidstrukturen enthalten und 
Schmelzpunkte von mindestens 75" C aufweisen, der 
Gewichtsanteil der Esterstrukturen zwischen 30 und 
35 70%, der Anteil der Amidstrukturen zwischen 70 und 
30% betragL 

Die erfindungsgemaSen Copolymere haben ein mitt- 
leres Molekuiargewicht (Mw ermittelt nach Gelchro- 
matographie in m-ICresol gegen Standard Polystyrol) 
40 von 1 0 000 bis 300 000, vorzugsweise 20 000 bis 1 50 000. 
1 g der erfindungsgemaBen Copolymere rufen in 
250 ml ASTM-Nahrsalzlosung bei einem pH-Wert von 
6,8, angeimpft mit 2 ml eines Extraktes aus Gartenkom- 
post bei Schwenken mit 220 Upm bei 37° C unter Luft- 
45 zutritt innerhalb von hochstens zwei Wochen das 
Wachstum von mindestens 30 mg/1 Biomasse hervor 
und zeigen unter den gleichen Bedingungen innerhalb 
von hochstens vier Wochen eine Gewichtsabnahme von 
mindestens 10 Gew.-%. 
50 Die Synthese der erfmdungsgemaBen Polyesteramide 
erfolgt durch Mischen der amid- bzw. esterbildenden 
Ausgangskomponenten und Polymerisation bei erhoh- 
ter Temperatur unter Eigendruck und anschlieBendem 
Abdestillieren des Reaktionswassers sowie uberschiissi- 
55 ger Monomere im Vakuum und bei erhohter Tempera- 
tur. 

Materiaiien auf Basis abgewandelter Naturstoffe wei- 
sen teilweise zwar gute biologische Abbaubarkeit auf. 
besitzen aber in der Regel keine guten mechanischen 
60 Eigenschaften, z. B. Cellulose, Zum Erreichen einer ther- 
mopiastischen Verarbeitung zusammen mit guten me- 
chanischen Eigenschaften miissen aber normalerweise 
Additive, auch Polymere, verwendet werden, die die 
volistandige biologische Abbaubarkeit erschweren. 
65 Vollig iiberraschend fiir den Fachmann ist es, daB 
Polymere mit so hohen Schmelzpunkten noch einen so 
guten biologischen Abbau zeigen. In ACS Symp. Sen 
433(1990) S. 136-148 wird die Abhangigkeit des biolo- 
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gischen Abbaus vom Schmelzpankt der Polymeren un- 
tersucht. Es wurde gefunden, daO Polymere mit einem 
Schmelzpunkt groBer ais 75= C keinen nennenswenen 
Abbau mehr zeigen. Die in der vorliegenden Erfindung 
beschriebenen Polymere haben aber Schmeizpunkte, 5 
die weii uber diesen gefundenen Grenzen liegen und 
einen sehr guten biologischen Abbau zeigen. 

Die Anordnung der Ester- bzw, Amidsegmente er- 
folgt schon allein durch die Synthesebedingungen rein 
siatistisch, d. h. diese Verbindungen sind nicht aJs ther- 10 
moplastische Elastomere, sondern als Thermoplaste zu 
bezeichnen. 

Die Struktur von thermoplastisci-ien Elastomeren 
wird in der Fachliteratur mit "gleichzeitigem Vorliegen 
weicher und elastischer Segmente mit hoher Dehnbar- 15 
ken und niedriger Glastemperatur (Tg-Wert) sowie bar- 
ter und kristallisierbarer Segmente mit geringer Dehn- 
barkeit, hohem Tg-Wert und der Neigung zur Assoziat- 
bildung (Vernetzung)" (W. Hofmann, "Thermoplastische 
Elastomere — Stoffklassen und Versuch einer (Classifi- 20 
kation", Kunststoffe 77 (1987) 767 bis 776) beschrieben. 

Diese Segmentanordnung ist nicht gegeben. 

Ailerdings sind auch Blockcopoiymere mit Ester- und 
Amidstrukturen, die die erfindungsgemaBe Zusammen- 
setzung haben, kompostierbar. Ihre Synthese ist aber 25 
bedeutend aufwendiger (Castaldo et al., J. Appl. Polym. 
Sci.27(1982) 1809-1822). 

Die bei der erfindungsgemaBen Synthese verwende- 
ten Monomere konnen aus folgenden Gruppen stam- 
men: 30 
Dialkohole wie Ethylenglykoi. 1,4-Buiandiol. 1,3-Pro- 
pandiol, 1,6-Hexandioi, Diethylenglykol u. a. 
und/oder Dicarbonsaure wie Oxalsaure, Bernsteinsaure, 
Adipinsaure u. a. auch in Form ihrer jeweiligen Ester 
(Methyl-, Ethyl- usw.) 35 
und/oder Hydroxycarbonsauren und Lactone wie Ca- 
prolacton u. a. 

und/oder Aminoalkohole wie Ethanolamin, Propanola- 
min usw. 

und/oder cyclische Lactame wie e-Caprolactam oder 40 
Laurinlactam usw. 

und/oder co-Aminocarbonsauren wie Aminocapronsau- 
re usw. 

und/oder Mischungen (1 : l-Salze) aus Dicarbonsauren 
wie Adipinsaure, Bernsteinsaure usw. und Diaminen wie 45 
Hexamethylendiamin, Diaminobutan usw. 
enthalten. 

Ebenso konnen sowohl hydroxyl- oder sauretermi- 
nierte Polyester mit Molekuiargewichten zwischen 200 
und 10 000 als esterbildende Komponente eingesetzt 50 
werden. 

Die Synthese kann sowohl nach der "Polyamid-Me- 
thode" durch stochiometrisches Mischen der Ausgangs- 
komponenten gegebenenfalls unter Zusatz von Wasser 
und anschlieBendes Entfernen von Wasser aus dem Re- 55 
aktionsgemisch als auch nach der "Polyester-Methode" 
durch Zugabe eines Uberschusses an Dioi mit Vereste- 
rung der Sauregruppen und nachfolgender Umesterung 
bzw. Umamidierung dieser Ester erfolgen. In diesem 
zweiten Fail wird neben Wasser auch der OberschuB an eo 
Glykol wieder abdestilliert 

Bevorzugt werden bei der Synthese Caprolactam, 
DioI und Dicarbonsaure in der gewiinschten Stochiome- 
trie gemischL 

Die erfindungsgemaBen Polyesteramide konnen wei- 65 
terhin 0,1 bis 5 Gew.-%, bevorzugt 0,1 bis 1 Gew.-% an 
Verzweigern enthalten. Diese Verzweiger konnen z, B. 
trifunktionelle Alkohole wie Trimethyiolpropan oder 



Glycerin, tetrafunktionelle .Alkohole wie Pentaerythrit, 
trifunktionelle Carbonsauren wie Citronensaure sein. 
Die Verzweiger erhohen die Schmelzviskositat der er- 
findungsgemaBen Polyesteramide soweit, da3 Extru- 
sionsblasformen mit diesen Pol>meren moglich wird. 
Der bioiogische Abbau dieser Materialien wird dadurch 
nicht behindert. 

ErfindungsgemaBe aliphatische Polyesteramide ha- 
ben Esteranteile zwischen 35 und 80 Gew.-%, enthal- 
tend ahphatische Dialkohole mit einer Kettenlange von 
C2 — C;2, bevorzugt C2 — Ce, aliphatische Dicarbonsau- 
ren Oder deren Ester mit einer Kettenlange von 
C2— C12, bevorzugt C2 — Ce, u-Aminocarbonsauren mit 
einer Kettenlange von Cj — C12, bevorzugt C4 — Ce bzw. 
caciischen Lactamen mit einer RinggroQe von C5 — C;2, 
bevorzugt C^ — Cw bzw. einem 1 : 1-Salz aus aliphati- 
scher Dicarbonsaure und aliphatischem Diamin mit ei- 
ner Kettenlange von C4 — C12, bevorzugt C4 — Co, mit 
gegebenenfalls 0,01 bis 5Gew.-%, bevorzugt 0,01 bis 
2 Gew.-% an Verzweiger. Sie haben einen Schmelz- 
punkt von mehr als 75' C und ein Molekulargewicht M w 
> 30 000. 

Das Biomassewachstum auf dem Pol>Tneren betragt 
mindestens 30 mg/i innerhalb von 2 Wochen. 

Bei der Herstellung werden die amid- bzw. esterbil- 
denden Ausgangskomponenten miteinander gemischt 
und bet erhohter Temperatur gegebenenfalls unter Ei- 
gendruck poivinerisiert und im Vakuum und bei erhoh- 
ter Temperatur das Reaktionswasser sowie iiberschiis- 
sige Monomere abdestilliert. 

Die aliphatischen Polyesteramide haben Esteranteile 
zwischen 35 und 65, besonders bevorzugt 35 und 
55 Gew.-% aliphatische Polyester. 

Die aliphatischen Polyesteramide haben vorzugswei- 
se als cyclisches Lactam Caprolactam und als esterbil- 
dende Komponenten 1,4-Butandiol und Adipinsaure. 

Die aliphatischen Polyesteramide konnen aus dem 
1 : 1-Salz aus aliphatischer Dicarbonsaure and aliphati- 
schem Diamin, vorzugsweise dem "AH-Salz" aus Adip- 
insaure und 1,6-Hexamethylendiamin hergestellt wer- 
den. 

Bevorzugte aliphatische Polyesteramide enthalten als 
Aminocarbonsaurebaustein die 6-Aminohexansaure. 

Die aliphatischen Polyesteramide konnen als Zusatz- 
stoffe von 0 bis 50 Gew,-% anorganische oder organi- 
sche Full- bzw. Verstarkungsstoffe, mineralische Full- 
stoffe, LTV-Stabilisatoren, Antioxidantien, Pigmente, 
Farbstoffe, Nukleiermittel, Kristallisationsbeschleuni- 
ger bzw. -verzogerer, FlieBhilfsmittel, Gleitmittel, Ent- 
formungsmittel, Flammschutzmittel sowie modifizierte 
bzw. nicht modifizierte Kautschuke enthalten. 

Die aliphatischen Polyesteramide konnen zur Her- 
stellung von biologisch abbaubaren oder kompostierba- 
ren Formkorpern wie Folien, Fasern, SpritzguBartikel 
usw. verwendet werden sowie als Trennmittel, Welch- 
macher, Beschichtungsmaterial, KJebstoff etc. 

Die Polykondensation kann weiterhin durch den Ein- 
satz von bekannten Katalysatoren beschleunigt werden. 
Sowohl die bekannten Phosphorverbindungen, die die 
Polyamidsynthese beschleunigen als auch saure Kataly- 
satoren und Saize wie Oxide, Acetate von Mg, Zn, Ca 
usw. fiir die Veresterung wie auch Kombinationen aus 
den beiden sind zur Beschleunigung der Polykondensa- 
tion moglich. 

Die Katalysatoren diirfen die Kompostierbarkeit ai- 
lerdings nicht beeinflussen- 

Weiterhin kann die Polykondensation durch die Ver- 
wendung von Lysin oder Lysinderivaten beeinfluBt wer- 
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den, das sowohl die Kondensation beschleunigt als auch 
2U verzweigten Produkten fiihrt (siehe DE 38 31 709 zur 
Beschleunigung der Polyamidkondensadon durch Lysin 
und Lysinderivaten). 

Die erfindungsgemaBen kompostierbaren thermopla- 
stisch verarbeitbaren Kunstsioffe konnen gegebenen- 
falls mit iibiichen Additiven wie beispielsweise Weich- 
machern, Schlagzahmodifikatoren, Fiammschutzmit- 
leln, Hydrophobierungsmitteln. NukJeierungsmitteIn 
und/oder anderen Mitteln ausgeriistet werden, wobei 
bei den kompostierbaren Maienalien darauf zu achten 
ist, daB die Kompostierbarkeit nicht beeintrachtigt wird. 

Die erfindungsgemaBen thermoplastisch verarbeitba- 
ren Polyesteramide konnen alleine oder mit den ge- 
nannten Additiven versetzt, mit ublichen Fiilistoffen ge- 
fiillt werden. wobei bei den kompostierbaren Materia- 
lien auch hierbei darauf zu achten ist, daB die Kompo- 
stierbarkeit durch diese Zusatze nichi beeintrachtigt 
wird. Geeignet ist z. B. Talkum. 

Die erfindungsgemaBen Copolymeren konnen bei- 
spielsweise zu Folien verarbeitet werden und vorteilhaf- 
terweise als kompostierbare Miillbeutel oder Milchfo- 
Uen eingesetzt werden. Ebenso konnen sie beispielswei- 
se in iiblicher Weise zu Formkorpern spritzgegossen 
werden, die nach dem Gebrauch kompostiert werden 
konnen. 

Ebenso ist die Verwendung als Beschichtungsmatenal 
z. B. auf Papier oder Cellulosevlies und als KJebstoff 
oder Leim z. B. in Laminaten moglich. Auch eine Ver- 
wendung als Trennmittel, Weichmacher und ahnlichen 
Anwendungen ist moglich. 

Weitere Verwendungsmoglichkeiten sind im Bereich 
Fasern und Filamente denkbar. 

Beispiele 

Die erfindungsgemafle Eigenschaft der biologischen 
Abbaubarkeit bzw. Kompostierbarkeit wird wie folgt 
definiert: 

Die zu testenden Polymere werden in einem Flussig- 
medium nach ASTM G22 (Zusammensetzung Tab. 1) 
mit einer Mischung von Mlkrcorganismen aus Garten- 
kompost unter Schwenken (220 upm) und Luftzutritt bei 
37°C inkubiert. Hierzu wird ca. 1 g des Polymeren in 
mehreren cm^-groBen Stiicken in 250 ml Nahrsalz-L6- 
sung in 1-1-Erlenmeyerkolben mit 2 mi einer Suspension 
von 10 g Gartenkompost in 100 ml Nahrsalzlosung 
beimpft. Aus der Kompostsuspension werden vorher 
grobe Telle uber ein Feinsieb abgetrennt. Der Trocken- 
substanz(TS)-Gehalt der Animpfmenge betragt dann ca. 
50 mg. Ais Kontrotle zur Messung des abiotischen Ge- 
wichtsverlustes der Polymerprobe wird ein Ansatz mit 
HgCh (500 mg/1) versetzt. Weitere Kontrollansatze ent- 
halten Cellulose (4 g/1, Typ DP 500, Fa. Wolff Walsrode) 
zur Cberpriifung des Wachstums mit einem naturlichen 
Substrat bzw. werden ohne Zusatz einer C-Queiie zur 
Bestimmung des Hintergrundwachstums und der TS- 
Abnahme des Inokulums angesetzt. 



0 

Tabelle 1 



Zusammensetzung der Nahrsalzlosung nach ASTM 
G22 
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15 



20 



25 



30 



35 



40 



45 



50 



55 



60 



65 



KH2PO4 
K;HP04 

MgSO^/HrO 

NH4NO3 

NaCl 

FeS047H20 
ZnS047H20 
MnS04H20 
H2O desL 



0,7 g 
0,7 g 
0.7 g 
l.Og 
0,005 g 
0.002 g 
0,002 g 
0.001 g 
1000 g 



Zur Bestimmung des TS-Gehaltes der wasserunlosli- 
chen Anteile (Polymer bzw. Polymerreste, Biomasse 
und Inokulum) wird der gesamte Inhalt eines Kolbens 
abzentrifugiert einmal in 0.05 m Phosphatpuffer gewa- 
schen und der unlosliche Rest bei 80° C mindestens 48 h 
getrocknet- In Parallelkolben wird die Biomasse und das 
reine Inokulum bestimmt Durch Subtraktion dieser 
MeBgroBen karm der Anteil der Polymerreste errechnet 
werden. 

Zur Messung der Biomasse wird ebenfails der ge- 
samte Inhalt eines Kolbens aufgearbeitet. Hierzu wird 
eine Modifizierung der Adenosintriphosphat(ATP)-Be- 
stimmung der Firma Lumac-3M verwendet: 10 Minuten 
nach der Zugabe des Reaktivreagenzes (Lumac) werden 
2,5 ml einer 33%igen Tetrabutylammoniumhydroxidlo- 
sung zugegeben. Dies fuhrt zu einer vollstandigen ATP- 
Freisetzung aus der gesamten Biomasse innerhalb von 
30 Sekunden. Nach dieser Zeit kann der ATP-Gehalt 
nach der ublichen Lucif erin/Lucif erase- Reaktion nach 
Angaben von Lumac bestimmt werden. Zur Korrelation 
des ATP-Gehaltes mit der Trockensubstanz wird eine 
24-h-Kultur von Kl. planticola mitgemessen, deren 
ATP/TS-Verhaltnis vorher bestimmt wird. 

Als gut kompostierbar im erfindungsgemaBen Sinn 
werden alle Proben bezeichnei, die unter den obenge- 
nannten Bedingungen innerhalb von maximal zwei Wo- 
chen ein Biomassewachstum auf dem Polymeren von 
mindestens 30 mg/1 ermoglichen. 

Nicht kompostierbar im erfindungsgemaBen Sinn 
sind Proben, die unter den oben genannten Bedingun- 
gen innerhalb von maximal 2 Wochen ein Biomasse- 
wachstum von hbchstens 15 mg/1 ermoglichen. 

Aus den erfindungsgemaBen Polyesteramiden in den 
Beispieien 1 bis 6 lieBen sich nach bekannten techni- 
schen Verfahren Blasfolien, Fasern und SpritzguBartikel 
in jeglicher Form herstellen. 

1. Poiyesteramid aus Adipinsaure, Butandiol und 
Aminocapronsaure mit 45 Gew.-% Esterameil 

146 g (1 mol) Adipinsaure, 90 g (1 mol) 1,4-Butandiol 
und 131 g(0,l mol) 6-Aminocapronsaure werden zusam- 
mengegeben und innerhalb von 30 min auf 120°C hoch- 
geheizt Nach 2 h bei dieser Temperatur wird auf 220^*0 
hochgeheizt und Vakuum angelegt Zum SchluB wird 
mit Olpumpenvakuum 4 h bei 220° C auspolymerisiert. 
Man erhait ein hellgelbes Produkt, das sich granulieren 
laBt Der Schmelzpunkt laut DSC betragt 125*C. Die 
relative Viskositat (lgew.-%ig in m-Kresol bei 25° C) 
betragt 2,2. 

Das Molekulargewicht Mn betragt 22 700, Mw 69 700 
(gemessen in m-Kresol als Losungsmittel, Polystyrol-Ei- 
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15 



chung). Im biologischen Abbauiest zeigt das Material 
einen Mikrobenbewuchs von 90 mg in 14 Tagen. 

2. Polyesteramid aus Adipinsaure. Butandiol und 
Anninocapronsaure mit 45 Gew.-% Esteranteil 

146 g (1 mol) Adipinsaure, 180 g (2 moi) 1,4-Butandiol 
und 131 g (mol) 6-Aniinocapronsaure warden zusam- 
mengegeben und langsam auf 170° C hochgeheizL Ab 
hier beginnt die Wasserabspaitung. Abhangig von der 
Heftigkeit der Destination wird auf 220''C hochgeheizt 
und Vakuum angelegt. Zum SchluB wird mit Olpumpen- 
vakuum 4 h bei 240^ C auspolymensiert. Man erhait ein 
hellgelbes Produkt, das sich granulieren laBt. Der 
Schmeizpunkt laut DSC betragt 127'C Die relative Vis- 
kositat ( lgew.-%ig in m-Kj-esol bei 25°C) betragt 2,5. 

Im biologischen Abbautest zeigt das Material einen 
Mikrobenbewuchs von 60 mg in 1 4 Tagen. 

3. Polyesteramid aus Adipinsaure, Butandiol und 

e-Caprolactam mit 50 Gew.-o/o Esteranteil 

146 g (1 mol) Adipinsaure, 90 g (1 mol) 1,4-Batandiol 
und 200 g (1,77 mol) Caprolactam werden zusammenge- 
geben und im AutokJaven unter Eigendruck langsam auf 
\70^C hochgeheizL Nach einer Zeit von 3 h wird ent- 
spannt und Wasser abdestilliert. Abhangig von der Hef- 
tigkeit der Destination wird auf 220^0 hochgeheizt und 
Vakuum angelegt. Zum SchiuB wird mit Olpumpenva- 
kuum 4 h bei 240" C auspoiymerisiert. Man erhait ein 
hellgelbes Produkt, das sich granulieren laBt Der 
Schmeizpunkt laut DSC betragt 130'C. Die relative Vis- 
kositat (lgew.-%ig in m-fCresol bei 25^ C) betragt 2,9. 

Im biologischen Abbautest zeigt das Material einen 
Mikrobenbewuchs von 74 mg in 14 Tagen. 

4. Polyesteramid aus Adipinsaure, Hexandiol und 
Aminocapronsaure mit 50 Gew.-% Esteranteil 



146 g (1 mol) Adipinsaure, 90 g (1 moi) 1,4- Butandiol 40 
und 232 g (1,77 moi) 6- Aminocapronsaure werden zu- 
sammengegeben und langsam auf 170'' C hochgeheizt. 
Ab hier beginnt die Wasserabspaitung. Abhangig von 
der Heftigkeit der Destination wird auf 220''C hochge- 
heizt und Vakuum angelegt. Zum SchluB wird mit <Jl- 45 
pumpenvakuum 4h bei 240" C auspoiymerisiert. Man 
erhait ein hellgelbes Produkt, das sich granulieren laBt. 
Der Schmeizpunkt laut DSC betragt 1 15°C- Die relative 
Viskositat (lgew.-%ig in m-Kresol bei 25° C) betragt 
2,76. 50 

Im biologischen Abbautest zeigt das Material einen 
Mikrobenbewuchs von 82 mg in 14 Tagen. 
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5. Polyesteramid aus Butandiol und dem 1 ; 1-Salz aus 
Adipinsaure, HexamethylendiaminC'AH-Salz") mit 
60 Gew.-% Esteranteil 



55 



146 g (1 mo!) Adipinsaure, 90 g (1 mol) 1,4-ButandioI 
und 154 g (0,59 mol) Salz aus Hexamethylendiamin und 
Adipinsaure ("AH-Salr") werden zusammengegeben go 
und langsam auf 170'' C hochgeheizt. Ab hier beginnt die 
Wasserabspaitung. Abhangig von der Heftigkeit der 
Destination wird auf 220° C hochgeheizt und Vakuum 
angelegt. Zum SchluB wird mit Olpumpenvakuum 4 h 
bei 240* C auspoiymerisiert Man erhait ein hellgelbes 65 
Produkt, das sich granuheren laBt, Der Schmeizpunkt 
laut DSC betragt 153*C. Die relative Viskositat 
(lgew.-%ig in m-Kresol bei 25° C) betragt 2,85. 



Im biologischen Abbautest zeigt das Material einen 
Mikrobenbewuchs von 72 mg in 14 Tagen. 

6. Polyesteramid aus einem saureterminierten 
Oligoester aus Adipinsaure und Butandiol sowie aus 
Hexamethylendiamin und e-Caprolactam mit 
40 Gew.-% Esteranteil 

346 g (1 mol) saureterminierter Oligoester aus Butan- 
diol und Adipinsaure (SZ 320), 116 g (I mol) 1,6-Hexa- 
methylendiamin und 72,3 g {0,64 mol) Caprolactam wer- 
den zusammengegeben und im Autoklaven unter Eigen- 
druck langsam auf 170''C hochgeheizt. Nach einer Zeit 
von 3 Stunden wird entspannt und Wasser abdestniiert. 
Abhangig von der Heftigkeit der Destination wird auf 
220° C hochgeheizt und Vakuum angelegt. Zum SchluB 
wird mit Olpumpenvakuum 4 Stunden bei 240'' C auspo- 
iymerisiert. Man erhait ein hellgelbes Produkt. das sich 
granulieren laBu Der Schmeizpunkt laut DSC betragt 
123°C. Die relative Viskositat (lgew.-%ig in m-Kj-esol 
bei 25' C) betragt 2,8. 

Im biologischen Abbautest zeigt das Material einen 
Mikrobenbewuchs von 102 mg in 14 Tagen. 

Vergleichsbeispiel 1 (reines PA 6) 

Ein handelsiibliches Polyamid 6 mit mittlerer Mol- 
masse (rjrei von 2.9 in m-Kresol) und einem Schmeiz- 
punkt nach DSC von 220° C zeigt keinerlei Abbau unter 
den o. a. Bedingungen. 

Vergleichsbeispiel 2 (reiner Polyester) 

146 g (1 mol) Adipinsaure und 90 g (1 mol) 1,4-Butan- 
diol werden zu einem hochmolekularen Polyester um- 
gesetzt. Das PolvTner hat ein Molekuiargewicht (Mn) 
von 12 500 (gemessen nach GPC, Polycarbonat-Ei- 
chung). Der Schmeizpunkt des Polymeren betragt 52° C 
Das Biomassewachstum betragt 50 mg/g. 

Vergleichsbeispiel 3 (Schmelzkleber) 

Ein handelsiibhcher Schmelzkleber mit einem 
Schmeizpunkt It. DSC von 131 '"C zeigt unter den o. a. 
Bedingungen keinen Abbau. 

Patentanspriiche 

1. KompostJerbare thermoplastisch verarbeitbare 
hochmolekulare Copolymere, die dadurch gekenn- 
zeichnet sind, daB sie aliphatische Ester- und aii- 
phatische Amidstrukturen enthaiten und Schmelz- 
punkte von mindestens 75° C aufweisen, der Ge- 
wichtsanteii der Esterstrukturen zwischen 30 und 
70%, der Anteil der Amidstrukturen zwischen 70 
und 30% betragt. 

2. Verwendung der Polyesteramide gemaS An- 
spruch 1 zur Herstenung von Folien und Formkor- 
pern. 
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